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ВВЕДЕНИЕ 

Актуальность темы 

Быстрое развитие в конце XX века оптики сверхкоротких импульсов, 

волоконной и интегральной оптики привело к созданию новых оптических 

устройств передачи, обработки и хранения информации. В свою очередь, это 

послужило основанием для создания и экспериментальных исследований 

новых нелинейных оптических материалов с заданными свойствами. Одним 

из таким материалов стали халькогенидные стекла. Данные стёкла имеют 

широкий диапазон прозрачности в инфракрасной области спектра, большие 

значения линейного показателя преломления, вариабельность состава, 

высокая химическая стабильность – эти свойства определяют растущий 

интерес к исследованию и применению халькогенидных стекол.  

Исследование особенностей нелинейного отклика и кинетики 

носителей заряда в образцах халькогенидных стекол важны для развития 

технологии модификации оптических стекол лазерными импульсами. С 

использованием этой технологии можно создавать волноводные структуры в 

объеме стекла, что является альтернативой дорогостоящим и 

многоступенчатым  интегрально-оптическим технологиям. 

Целью данной выпускной квалификационной работы магистра  

является определение особенностей временной динамики нелинейного 

оптического отклика и кинетики фотоиндуцированных носителей заряда  в 

образце халькогенидного стекла состава As2S3  на основании обработки 

результатов измерений этого отклика интерферометрическим методом 

"накачка-зондирование". 

В соответствии с поставленной целью решались следующие задачи: 

• Описать особенности нелинейного оптического отклика в 

образце халькогенидного стекла состава As2S3 по результатам 

измерений интерферометрическим методом «накачка-зондирование» 
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• Определить значения нелинейных оптических коэффициентов 

для образца стекла состава As2S3 на длине волны лазерного излучения 

0.79 мкм. 

• Охарактеризовать фотоиндуцированные процессы в 

халькогенидном стекле и провести исследование кинетики носителей 

заряда для образца стекла состава As2S3 при фотовозбуждении 

фемтосекундными лазерными импульсами 

• Построить компьютерную модель кинетики 

фотоиндуцированных носителей заряда для образца стекла состава 

As2S3 

• Сравнить расчетные и экспериментальные данные и определить 

время рекомбинации носителей заряда, вероятности образования 

связанных состояний в запрещенной зоне, используемых в 

эксперименте. 

 

Структура работы  

Данная работа состоит из введения, пяти глав, выводов, библиографического 

списка и приложения. Глава 1: Нелинейные свойства оптических стёкол. 

Глава 2: Халькогенидные стёкла, их физико- химические свойства и 

применение. Глава 3: Исследование нелинейного оптического отклика 

халькогенидных стёкол. Глава 4: Исследование нелинейных оптических 

коэффициентов преломления и поглощения в образце халькогенидного 

стёкла. Глава 5: Исследование кинетики фотоиндуцированных носителей 

заряда в образцах халькогенидных стёкол. 

Научная новизна 

 Впервые выявлены особенности временной динамики нелинейного 

оптического отклика для халькогенидного стекла состава As2S3 на 

основании обработки результатов измерений методом "накачка- 

зондирование". 
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 Установлено, что время перехода электрона в связанные состояния 

зависит от энергии импульса накачки. 

 Впервые были выявлены особенности кинетики фотоиндуцированных 

носителей заряда для образца стекла As2S3.  

 Установлено, что плотность связанных состояний (экситонов) в 

запрещенной зоне растет со временем и достигает постоянного 

значения, величина которого зависит от энергии лазерного импульса Е, 

времени рекомбинации дырок τ и вероятности захвата свободных 

электронов σс. 

 Установлено, что изменения показателя преломления и фазы 

происходит сильнее всего вблизи поверхности образца на толщине в 

менее 100 мкм. 

 

Положения, выносимые на защиту: 

Исследуя особенной временной динамики нелинейного отклика в 

стекле состава As2S3 было выявлено, что переход электрона в связанные 

состояния зависит от энергии импульса накачки.  

Плотность связанных состояний в запрещенной зоне зависит от 

энергии импульса накачки, от вероятности захвата свободных электронов  σс 

и времени рекомбинации дырок τ. При увеличении τ происходит рост 

максимального значения как свободных дырок, так и электронов, а их 

переход с связанные состояния происходит медленнее. Однако рост τ никак 

не влияет на максимальное число связанных носителей заряда.  При 

увеличении  σc  уменьшается  максимальная плотность свободных 

электронов, а  процесс их перехода в связанные состояния внутри 

запрещенной зоны происходит немного быстрее. Однако изменение σc никак 

не влияет на кинетику дырок. 

Все процессы в халькогенидном стекла состава As2S3 происходят 

вблизи поверхности образца стекла. 
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СОДЕРЖАНИЕ РАБОТЫ 

Во Введении обоснована актуальность темы, сформулированы цель и 

задачи выпускной квалификационной работы магистра. 

В Главе 1 обсуждаются нелинейные свойства оптических стёкол, 

свойства халькогенидных стёкол третьего порядка, а также кинетика 

фотоиндуцированных носителей заряда в диэлектриках. 

Для халькогенидных стёкол свойственны эффекты 

самоиндуцированной рефракции, которая заключается в изменении 

показателя преломления под действием лазерного излучения, а также эффект 

многофотонного поглощения перехода электрона из валентной зоны в зону 

проводимости путем поглощения нескольких фотонов лазерного 

излучения[1].  

В Главе 2 представлено описание исследуемых образцов- 

халькогенидных стёкол. Здесь описываются их оптические свойства и 

области применения данных стёкол. 

Халькогенидные стёкла отличаются от оптических тем, что имеют 

наибольшую нелинейную поляризацию третьего порядка [2], значения 

керровской постоянной на два- три порядка больше, чем в плавном кварце, а 

нелинейный отклик является очень быстрым ( порядка фемтосекунд).  

Благодаря своим уникальным свойствам, халькогенидные стёкла нашли 

широкое применение в устройствах ИК-оптики, сенсорных технологиях [3], в 

оптоэлектронике и т.д. 

В Главе 3 в п.3.1 представлено описание трехимпульсного 

интерферометрического метода "накачка-зондирование"[4]. Данный метод 

используется в данной работе для исследования временной динамики 

нелинейного оптического отклика с фемтосекундным временным 

разрешением, основан на измерении разности фаз двух пробных лазерных 

импульсов, которая пропорциональна изменению показателя преломления, 

наведенному в образце импульсом накачки[5]. Также в данной главе в п.3.2 

описывается экспериментальная установка, которая находится в 
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Техническом Университете, в г.Палезо, во Франции (Рис.1). В качестве 

источника излучения использовался титан-сапфировый лазер, генерирующий 

импульсы длительностью   50 фс с частотой повторения 20 Гц на длине 

волны 790 нм. 

  

 Рис.1. Оптическая схема для 

 измерений трехимпульсным 

интерферометрическим  

методом «накачка-зондирование» 

 

В п.3.3  проводилась обработка результатов измерений оптического 

нелинейного отклика в образцах халькогенидного стекла состава As2S3 

(сульфид мышьяка) (Рис.2). 
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Рис. 2. Зависимость сдвига фазы от временной задержки второго пробного 

импульса для образца стекла состава As2S3 при Е= 9.2 мкДж 

 

 Данная зависимость была разделена на 4 области, в который 

происходили: нелинейная модуляция фазы пробного импульса, интенсивное 

1. Нелинейная  

модуляция фазы  

пробного импульса 

4.Образование экситонов и 

структурные изменения 

 

2.Образование свободных 

носителей заряда 

 

3.Рекомбинация 

 носителей заряда  
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образование свободных электронов, рекомбинация носителей заряда, а также 

структурные изменения стекла. 

В п.3.4 были выявлены особенности временной динамики нелинейного 

оптического отклика для образца стекла As2S3 при различной энергии 

импульса накачки (Рис.3).  

 

 Рис.3.  Временная зависимость                            

сдвига фазы для образца As2S3 

при E=: 9.2 мкДж , 4.1 мкДж 

и 0.3 мкДж 

 

 

 

 

Из временной динамики нелинейного отклика был сделан вывод о том, 

что время перехода электронов связанные состояния зависит от энергии 

импульса накачки. 

В Главе 4  производилось измерение нелинейных оптических 

коэффициентов  преломления и поглощения в образцах халькогенидных 

стекол.  В п.4.1 описывается методика определения коэффициента 

двухфотонного поглощения β2 и керровской постоянной n2 . 
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Из системы дифференциальных уравнений (1), путем некоторых 

преобразований, были выведены формулы для  β2 и n2. 
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В п.4.2 производится расчет данных коэффициентов.  
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Рис.4. Поперечные профили поглощательной способности(а) и сдвига 

фазы(б)  для стекла As2S3 при Е=0.3 мкДж 

Из Рис.4, используя значения сдвига фазы и поглощательной способности в 

пиках гауссовых кривых (красные линии), подставив данные значения в 

уравнения (2) и (3) были получены значения нелинейных оптических 

коэффициентов для стекла состава As2S3: n2= 8•10
-15

 см
2
/Вт и β2=2 см/ГВт. 

В Главе 5 проведено исследование кинетики фотоиндуцированных 

носителей заряда в образцах халькогенидных стекол.  В п.5.1 , используя 

модель кинетики носителей заряда в виде 4-х уравнений, предложенная в 

работе [5], была определена кинетика фотоиндуцированных носителей заряда 

на передней поверхности  образца в т.z=0 для образца стекла As2S3 (Рис.5). 
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Все плотности носителей заряда были нормированы на критическую 

плотность плазмы Nc=(ω
2
ε0m*)/e

2
, а на рисунке 5 представлено решение 

системы уравнений (4). 

  

 

Рис.5.Кинетикафотоиндуцированных 

носителей заряда на передней 

поверхности  образца (z=0) 

трисульфида мышьяка 

 

 

Из Рис.5 можно судить о кинетики носителей заряда в халькогенидных 

стеклах.  При поглощении лазерного излучения возникают свободные 

носители зарядов: электроны и дырки. Потом дырки переходят в связанные 

состояния, а электроны продолжают находиться в зоне проводимости, 

перемещаясь в объеме образца, после чего они захватываются дырками, т.е 

происходит рекомбинация с переходом в связанное состояние. В п. 5.2 

исследовалась кинетика носителей заряда при различном времени 

рекомбинации фотоиндуцированных дырок. Анализируя кинетику носителей 

заряда, увеличивая время рекомбинации дырок τ, было выявлено, что 

увеличение τ влияет на максимальное число свободных носителей заряда и на 

их переход в связанные состояния, но не влияет на максимальное число 

связанных носителей заряда. В п.5.3 изменялась уже вероятность захвата 

электронов дырками σс.  Выяснилось, что изменения данного параметра 

влияет только на кинетику электронов, а кинетика дырок не зависит от σс . В 

п.5.4 представлен профиль интенсивности импульса накачки при его 

распространении в образце стекла. Было выявлено, что она уменьшается по 

мере распространения импульса накачки вследствие двухфотонного 

поглощения. Также в данном пункте представлена кинетика носителей 

заряда в объеме образца. Анализируя графики профилей плотностей 
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носителей заряда, было установлено, что все процессы происходят вблизи 

поверхности образца стекла на толщине 20-30 мкм. В п.5.5 и 5.6 проведен 

анализ изменения показателя преломления и сдвига фазы. Сильнее всего 

изменения происходят также вблизи поверхности образца стекла на толщине 

менее 100 мкм. В п.5.7 производилось сравнение расчетных и 

экспериментальных данных. Проанализировано, как влияет изменение 

параметров τr и σс на фазу. 

Хорошее согласование расчетных и экспериментальных данных было 

получено при следующих значениях параметров для различной энергии 

импульса накачки. Для Е=4.1 мкДж: при значениях параметров  τr=85 фс и 

при σс=15·10
-14 

см
2
 была получена временная зависимость сдвига фазы, 

хорошо согласующаяся с результатами эксперимента(Рис.6а). Аналогично, 

для Е=9.2 мкДж: при значениях параметров  τr=85 фс и при σс=40·10
-14 

см
2
 

была получена временная зависимость сдвига фазы, также хорошо 

согласующаяся с результатами эксперимента(Рис.6б). 
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Рис.6.Сдвиг фазы в зависимости от задержки по времени, полученный, 

полученный в эксперименте  и в расчете при энергии импульса накачки:(а)- 

4.1 мкДж и (б)- E= 9.2 мкДж 

 

 



11 
 

Заключение 

В данной работе было проведена обработка результатов измерений 

нелинейного оптического отклика  в образце халькогенидного стекла 

состава As2S3  с помощью трехимпульсного интерферометрического 

метода "накачка-зондирование" при падении на образец стекла 

сфокусированного лазерного пучка.  Для исследования кинетики 

электронов использовалась модель плоской световой волны в связи с тем, 

что для фокусировки пучка использовалась длиннофокусная линза. 

В результате воздействия на среду импульса накачки происходит 

изменение фазы и показателя преломления пробного импульса. 

Стационарное изменение показателя преломления при облучении 

лазерным импульсом происходит градиентно вблизи поверхности образца 

на толщине менее 100 мкм  и может достигать значений до 0.01.  

По результатам измерений сдвига фазы и поглощательной 

способности были получены значения керровской постоянной и 

коэффициента двухфотонного поглощения для образца стекла состава 

As2S3  на длине волны 0.79 мкм. На основе анализа графиков для 

изменения фазы при различных энергиях импульса накачки была 

построена кинетическая модель для плотности фотоиндуцированных 

носителей заряда.  

Кинетика фотоиндуцированных носителей заряда состоит из двух 

этапов: вначале происходит самозахват дырок, а затем захват свободных 

электронов и формирование связанных экситонных состояний в 

запрещенной зоне. Плотность связанных состояний (экситонов) в 

запрещенной зоне растет со временем и достигает постоянного значения, 

величина которого зависит от энергии лазерного импульса, времени 

рекомбинации дырок и вероятности захвата свободных электронов. 

Правильность данной модели подтверждается согласием расчетов с 

результатами измерений. 
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